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Es wird eine Methode zur absoluten Bestimmung der Aktivität von tr i t iummarkiertem 
Wasser mit einer Reproduzierbarkeit von 0 ,1­0,2% und einer absoluten Genauigkeit von 
0,3­0,4% im Detail angegeben. In zwei früheren Teilen der Arbeit wurde über die Zähl­
gaszubereitung und die Wirkungsweise und Konstruktion der verwendeten Zählrohre 
berichtet. Hier wird die Zählung selbst, und insbesondere die für die Präzision entscheidenden 
Korrekturen diskutiert. 
H I G H P R E C I S I O N A B S O L U T E GAS C O U N T I N G O F T R I T I U M — I I I 
A B S O L U T E C O U N T I N G O F T R I T I U M IN T H E I N T E R N A L GAS C O U N T E R 
A method of determination of the activity of tritiated water samples with a reproducibility of 
0­1­0­2% and an absolute accuracy of 0­3­0­4% is described in detail. T h e first two parts 
contained the method of preparation of the counting gas and a description of the internal gas 
counters used, in the third par t here the counting procedure and its systematic errors are 
discussed. 
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LE C O M P T A G E ABSOLU EN PHASE G A Z E U S E A H A U T E P R E C I S I O N 
DU T R I T I U M — I I I 
C O M P T A G E ABSOLU D U T R I T I U M DANS LA C O M P T E U R A GAZ 
I N T E R I E U R 
O n décrit en détail une méthode pour la mesure de l'activité des échantillons d 'eau tritiée 
avec une reproductibilité de 0,1­0,2 pour cent et une précision absolue de 0,3­0,4 pour cent. 
Les deux premières parties contenaient la méthode de préparation du gaz à comptage et rend 
compte des compteurs à gaz intérieur employés, dans cette troisième partie on discute le 
procédé de comptage et les erreurs systématiques qu'il comporte. 
1. E I N L E I T U N G m i t e i n e m Z ä h l g a s gemisch t , in e in G a s ­
B E I d e m I n t e r n a l ­ G a s c o u n t i n g ­ V e r f a h r e n 1 1 ' w i r d Zäh l rohr gefüllt u n d g e z ä h l t . Aus d e r a u f d e n 
d e r a u s d e r z u u n t e r s u c h e n d e n W a s s e r p r o b e Nulleffekt u n d Z ä h l v e r l u s t ko r r ig i e r t en Z ä h l ­
da rges t e l l t e Wasserstoff, w i e o b e n ' 1 1 a n g e g e b e n , r a t e JV ( i p m = I m p u l s e p r o M i n u t e ) e r g i b t 
ι 241 
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sich dann die spezifische Aktivität a des unter­




worin Ä" die Korrektur auf die Nichtzahlung 
geringenergetischer Zerfälle, W die Wasser­
einwaage in mg, A die Ausbeute bei der 
Wasserstoffdarstellung (hier im allg. 1), D der 
Gesamtverdünnungsfaktor bei der Zählgas­
zubereitung, Veti das auf alle Randeffekte 
korrigierte Zählvolumen und V0 das Gesamt­
gasvolumen bei der Zählrohrfüllung bedeuten. 
Die Präzision der Aktivitätsangabe hängt nach 
( 1 ) direkt von den bei der Zählung notwendigen 
Korrekturen ab, und zwar der Korrektur der 
Nichtzahlung aller Zerfälle, bei denen weniger 
Energie im sensitiven Zählvolumen dissipiert 
wird als minimal nachgewiesen werden kann 
und zweitens der verschiedenen Korrekturen auf 
Randeffekte, die alle im effektiven Volumen 
berücksichtigt werden. Da diese Korrekturen 
5 Prozent und mehr betragen können, bestim­
men sie die gesamte Genauigkeit der Messung. 
Sie sind daher von uns sehr eingehend unter­
sucht und meistens auf mehreren Wegen 
möglichst präzis ermittelt worden. Darüber 
wird im Wesentlichen in diesem Teil der 
Arbeit berichtet. Nicht diskutiert werden die 
einfachen Korrekturen des Nulleffekts und des 
Zählverlusts, sowie der statistische Fehler der 
Zählungen. Übliche Werte für den Nulleffekt 
sind etwa 1 ipm/cm3 für mittlere Zählrohre 
(etwa 0,5 1.), bis zu 2 ipm/cm3 bei kleineren 
Rohren und bis 0,5 ipm/cm3 bei grösseren 
Rohren. Um eine präzise Totzeitkorrektur zu 
ermöglichen, empfiehlt es sich, alle auftretenden 
Totzeiten gegenüber einer einzigen klein zu 
machen und diese bestimmende Totzeit mög­
lichst weit vorn in der Elektronik zu placieren. 
Die resultierende Totzeit der Gesamtapparatur 
sollte mit zwei unabhängigen Methoden be­
* 1 g reines Tritium hätte eine spez. Aktivität 
von 9670 C, das T///­Atomzahlverhältnis ergibt 
sich für eine Wasserprobe bei der Gaszählung aus 
der Zählrate Ν (ipm), dem Wasserstoffdruck p 
(cm Hg) und dem Zählvolumen V (cm3) zu etwa 
0,141 10­10 NIpV, die Aktivität unverseuchten 
natürlichen Wassers mit etwa 2,10~18 Atomen Τ 
pro Atom Η ergibt sich dann zu etwa 0,0144 ipm/g. 
stimmt werden, da alle Methoden nur bedingt 
richtig sind (z.B. wird sehr oft übersehen, dass 
die viel verwendete Zweiquellenmethode bei 
Verwendung normaler Verstärker nur für die 
Diskriminierung 0 exakt gültig ist). Es wird im 
Folgenden immer angenommen, dass die Kov­
rekturen auf Nulleffekt und Totzeit an de \ 
unmittelbaren Messergebnissen sofort ang; ­
bracht werden. Ebenso wird angenommen, da: s 
bei jeder Zählung mindestens 106 Impul.e 
gezählt werden, so dass der statistische Fehler 
immer kleiner als 0,1 Prozent bleibt. 
2. THEORETISCHES TRITIUMSPEK 
TRUM UND EFFEKTE, DIE ZU 
DESSEN VERZERRUNG 
FÜHREN 
Die Ermittlung der Korrektur auf die 
Nichtzahlung geringenergetischer Zerfälle i' t 
einfach, wenn das theoretische Tritiumspel­
trum, das auch experimentell ­weitgehen 1 
bestätigt wurde, '2­7 ' wirklich gemessen wire. 
Dann genügt nämlich eine Bestimmung der 
Abschneideenergie Ea, der minimal mit de · 
Zählanordnung nachweisbaren Primärenergic, 
mit der aus dem integralen Tritiumspektrun ι 
sofort die Korrektur ("Abschneidekorrektur" ι 
angegeben werden kann (s. Beispiel in Abb. 1). 
Leider wird das theoretische Spektrum niemals 
gemessen, da von den vielen verzerrenden 
Effekten einige nicht eliminierbar sind. Da 
das effektive Spektrum für die Bestimmung der 
Abschneidekorrektur ausschlaggebend ist, wer­
den diese verzerrenden Effekte hier genauer 
untersucht, um sie so gering wie möglich 
halten zu können. 
Das theoretische differentielle Tritiumspek­
trum kann beschrieben werden durch : 
N{W)aW 
Const. WVW2 — 1 (W„ W)2dW 
VW ­ 1 {1 ­ exp (­0,065/vV ­ 1)} 
(2) 
worin W die Gesamtenergie der Zerfallselek­
tronen im Rossisystem und Wma,x die maxi­
male Zerfallsenergie (18,5 keV(2>3·5') bedeuten 
und wobei der Coulombfaktor nach BLATT und 
WEISSKOPP*8» mit 2m/(l — exp {—2m)) und 
m = Ze2/hv beschrieben wird. Letzteres stimmt 
besser als 1 Prozent mit den von ROSE ' 9 ' 
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ABB. 1. Integrales Tritiumspektrum (Die "Abschneidekorrektur" 
K wird daraus mit Hilfe der gemessenen Abschneideenergie Ea 
bestimmt; im Beispiel oben erhält man bei Ea = 1 keV für 
K = 1/0,87, was bedeutet, dass 13% der geringenergetischen 
Zerfalle nicht nachgewiesen werden). 
angegebenen numerischen Wer ten überein. ( 7 '1 0 ) 
Durch numerische Integrat ion ist aus (2) 
das integrale Tr i t iumspektrum der Abb . 1 
gewonnen worden, das für die Ermit t lung der 
Abschneidekorrektur verwendet wurde . 
Zu den stärksten Verzerrungen des Spektrums 
kann die Nichtproport ional i tät der Gasver-
s tärkung (zur Primärenergie) bei hohen Span-
nungen führen (s. I I , * K a p . 5). Fü r Zähl-
messungen ist es. in erster Linie nur wichtig, 
ob bei dieser Verzerrung des Spektrums auch 
die Zähl ra ten verfälscht werden. Numerische 
Integrat ion verschieden stark verzerrter Spek-
tren zeigte, dass dies nicht der Fall ist. Für die 
Best immung der Abschneidekorrektur bleibt 
* Die beiden früheren Teile der Arbeit werden 
hier immer als I und II zitiert. 
diese Verzerrung aber störend und kann nur 
durch Wah l geeigneter Zählgase und kleiner 
Gasverstäi-kungen eliminiert oder reduziert 
werden. Der zweite, stark das Spektrum 
verzerrende Effekt ist die anomale Gasver-
stärkung an den Enden des sensitiven Zähl-
volumens bei Schutzrohrschaltung (s. I I ) . 
Dieser Effekt ist so erheblich, dass es für hohe 
Präzision unumgängl ich scheint, durch Feld-
rohrschaltungen diese Verzerrung ganz zu 
vermeiden. 
Nur schwierig vermeidbar sind alle weiteren 
Randeffekte, die das Spektrum (und die 
Zählrate) verfälschen (s. I I ) . Es bleibt 
nur übrig, sie gut zu untersuchen und 
durch W a h l der Messbedingungen (Gas, 
Gasdruck) so klein wie möglich zu hal ten. 
Eine weitere Verzerrung der Spektren 
244 A. Spernol und Β. Denecke 
wird durch das endliche energetische Auflö­
sungsvermögen der Nachweisapparatur verur­
sacht.<11_15) U n d zwar gilt die folgende 
Beziehung zwischen dem theoretischen Spek­
t rum N(E) und dem gemessenen M(E) (wenn 
nur die Verzerrung durch das endliche Auf­
lösungsvermögen betrachtet wird) : 
M{E) = f άΕ'Ν{Ε')Ρ(Ε, E') (3) 
wobei P(E, E') die Wahrscheinlichkeit dar­
stellt, dass ein Elektron der (theor.) Energie 
E' im Energieintervall E bis E -f- άΕ nach­
gewiesen wird. N immt m a n für P(E, E') eine 
Gaussfunktion mit der mittleren Streuung 
s = t/2,36 (t = experimentelle Halbwerts-
breite einer Linie = Auflösungsvermögen) an, 
so erhält man aus (3) 
M(E) 
Jo 
άΕ'. N(E') . e-W-E'W28* / Í V 2 Í . 
Will m a n das Integral numerisch auswerten, 
muss noch die Energieabhängigkeit des Auf­
lösungsvermögens bekannt sein. Aus unseren 
Messungen an der 2,82 keV und 220 eV 
Strahlung des Argons (/ = 0,19 bzw 0,90) 
ergibt sich für t bei Annahme eines Potenz­
gesetzes i/2,36 = s = 0,15 . S­0 .™ ( £ in keV) 
(s.a. I L K a p . 3). Das Integral (4) mi t dem 
angegebenen Wer t für s haben wir numerisch 
bestimmt. Das Ergebnis zeigt die Abb . 2. 
Bei unseren Zählmessungen dürfte die Korrektur 
meist vernachlässigbar sein, bei Energiemes­
sungen ist sie aber immer zu beachten. Das 
Auflösungsvermögen des Zählrohres kann bei 
nicht sorgfältigem Aufbau der Appara tur durch 
Rauschen, Schwankungen der Verstärkung und 
Hochspannung und andere Effekte erheblich 
verschlechtert werden und damit die Ver­
zerrung erhöht werden. Eine Kontrolle ist 
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ABB. 2. Verzerrung des Tritiumspektrums durch das endliche 
Auflösungsvermögen der Messanordnung. 
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Entkommen von Bremsstrahlung, Anregung 
a tomarer Elektronen und Neuordnung der 
Hülle nach dem /3-Zerfall (die Abschirmung 
durch Hüllenelektronen muss theoretisch korri-
giert werden) . Alle diese Effekte machen sich 
nu r bei kleinen Energien bemerkbar und 
dürften für unsere Untersuchungen immer 
vernachlässigbar sein.<lu) 
3. B E S T I M M U N G DER 
A B S C H N E I D E E N E R G I E 
Alle Korrekturen der Nichtzahlung gering-
energetischer Zerfälle beruhen auf der Kenntnis 
der Abschneideenergie Ea (cut-off energy). 
Diese Energie Ea ist die minimal im Zählrohr 
für einen Nachweis zu dissipierende Energie. 
Es wird also kein Zerfall registriert, bei dem 
weniger Energie als Ea im Zählrohr dissipiert 
wird. (Diese nichtgezählten Zerfälle müssen 
bei Absolutmessungen korrigiert werden.) Die 
Abschneideenergie ist von der Gasverstärkung 
(also Zählrohrhochspannung) , der äusseren Ver-
stärkung, der Diskriminatoreinstellung, der 
Zählrohrkapazi tä t und der Art der Impuls-
formung im Verstärker abhängig, so dass sie 
theoretisch nur schlecht zu ermitteln ist. 
Daher wird sie im allgemeinen für eine feste 
Aufstellung in Abhängigkeit von der Hoch-
spannung des Zählrohres gemessen. U n d zwar 
ist die Methode immer die Bestimmung der 
Ausgangsimpulshöhe einer bekannten im Zähl-
rohr dissipierten Energie (in dem interessie-
renden Energiebereich). Aus der dadurch 
erhaltenen Zuordnung zwischen einer Primär-
energie und deren Ausgangsimpulshöhe lässt 
sich auch die Abschneideenergie berechnen, 
die der Primärenergie entspricht, deren zu-
geordnete Impulshöhe unter den vorgegebenen 
Bedingungen der Diskriminatorschwelle ent-
spricht. Als Eichsubstanz, die die benötigte 
bekannte Primärenergie liefert, kann hier 
T r i t i um oder A 3 7 verwendet werden. I m 
ersteren Fall muss ein Spektrum aufgenommen 
und ein Curieplot gezeichnet werden, dessen 
Endpunk t 18,5 keV Primärenergie(2>3>5) ent-
spricht. Bei Verwendung von A 3 7 kann m a n 
in zweierlei Ar t vorgehen, entweder das Argon 
wird dem endgültigen Zählgas beigemischt, 
das also auch das zu messende Tr i t ium enthält, 
oder es wird bei gleicher Zählrohrfüllung wie 
bei der Tri t iummessung die Abschneideenergie 
bei einer separaten Füllung der Zählrohre 
bestimmt. Die letztere Methode erwies sich als 
präziser, da bei der ersten die Subtraktion der 
Argonzählrate von der Gesamtzählrate nicht 
fehlerfrei möglich ist. Zur Bestimmung der 
Abschneideenergie ist die präzise Kenntnis 
der dissipierten Energie nötig. Aus den für 
unsere Messbedingungen (525 Tor r Methan 
-j - 2,5 Prozent Wasserstoff bei Standardmes-
sungen) angenommenen Energien für die dis-
sipierte K- und L-Energie des A 3 7 von 2,82 k e \ ' 
und 220 eV (s. I I . K a p . 3) erhalten wir für die 
Abschneideenergie innerhalb etwa 3 Prozent 
übereinst immende Werte . Daraus folgt, dass 
die Wah l der Energien (vor allem der Z,-Peak-
Energie) etwa richtig sein sollte. Mi t der 
diskutierten Methode zur Bestimmung der 
Abschneideenergie wurde diese hier mit recht 
guter Präzision in Abhängigkeit von der 
Zusammensetzung des Zählgases, in Abhän-
gigkeit vom Druck, vom Zählrohrdurchmesser, 
vom Zähldrahtdurchmesser und für Feldrohr-
und Schutzrohrschaltung ermittelt. Einige 
Ergebnisse sind im K a p . 6 im Teil I I mitgeteilt. 
Für unsere Zählmessungen ist noch weiter 
wichtig, dass die Abschneideenergie auch über 
längere Zeiten und für verschiedene gleichartige 
Füllungen innerhalb der Messgenauigkeit (von 
etwa 3 Prozent für die Abschneideenergie) 
konstant war. 
4. B E S T I M M U N G D E R K O R R E K T U R 
A U F N I C H T Z Ä H L U N G D E R 
G E R I N G E N E R G E T I S C H E N 
ZERFÄLLE 
Der Fehler in der Korrektur auf die Nicht-
zählung geringenergetischer Zerfälle \K in 
Formel (1)] geht direkt in das Endergebnis 
ein. Da die Bestimmung dieser Korrektur 
daher so präzis wie möglich erfolgen soll, wird 
sie hier mit drei verschiedenen Methoden 
durchgeführt. Einmal werden alle das Zähl-
ergebnis fehlerhaft beeinflussenden Effekte so 
klein gehalten, dass die Abschneidekorrektur 
vernachlässigt werden kann, zweitens wird 
die Korrektur aus der Abschneideenergie 
und dem theoretischen Spektrum ermittelt und 
drittens wird sie aus der Abschneideenergie 
und dem gemessenen Spektrum bestimmt. 
Welche dieser Methoden die geeignetste ist, 
hängt weitgehend von den Messbedingungen ab . 
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Die Untersuchung der Nachimpulse (s. II) 
und des Effekts der Verzerrung des Spektrums 
auf die Zählrate (Kap. 2) ergab, dass es möglich 
sein könnte, noch sehr hohe Hochspannungen, 
bei denen die Spektren schon sehr stark ver­
formt sind, zu verwenden, ohne dass Ver­
fälschungen der Zählrate auftreten. Wird 
daher die Tritiumzählrate bei einer so hohen 
Spannung gemessen, dass bei Vorliegen eines 
theoretischen Spektrums die Abschneidekor­
rektur nur 0,1 Prozent betragen würde, so kann 
diese völlig vernachlässigt werden. Die Ver­
nachlässigung ist dann immer wesentlich kleiner 
als 0,1 Prozent, da das Spektrum (infolge 
Übergangs zum Geiger­Müller­Bereich) stark 
zu grösseren Impulshöhen verschoben ist. Bei 
Feldrohrschaltung (s. II) und kleiner Absch­
neideenergien ist diese Methode gut brauchbar 
und liefert mit den anderen übereinstimmende 
Resultate. Bei Schutzrohrschaltung und den 
benötigten hohen Spannungen sind die Plateaus 
nicht mehr präzis auswertbar. 
Zumindest solange das Spektrum nichi 
stärker verzerrt ist, kann man immer versuchen, 
die Korrektur aus der gemessenen Ab 
schneideenergie und dem theoretischen Spek­
trum abzuleiten. Ein besonders klares Ergebni; 
kann man hierbei erhalten, wenn die ganzer, 
Hochspannungsplateaus auf die Abschneide­
energie korrigiert werden. Die so korrigierter. 
Plateaus zeigen lange flache Bereiche, deren 
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ABB. 3. Ein Beispiel für experimentelle Integral­
spektren in Abhängigkeit von der Hochspannung 
(Zählrohr 6 cm φ, 40 cm Länge). 
Präzise Absolutmessung der Aktivität von Tritium—III 247 
korrigierte angenommen wird. M a n kann 
eine Korrektur aus der Abschneideenergie und 
dem theoretischen Spektrum auch erhalten, 
wenn m a n die so korrigierten Zählra ten auf 
die Abschneideenergie 0 extrapoliert. Die 
Ergebnisse dieser beiden Methoden zeigen, 
dass die korrigierten Plateaus, vor allem bei 
schlechteren (grösseren) Abschneideenergien 
nicht besonders gut b rauchbar sind, während 
die Extrapolat ion auf die Abschneideenergie 
0 zu ziemlich gut mi t anderen Methoden 
übereinst immenden Ergebnissen führt. 
Vor allem bei grösseren Spannungen und 
korrespondierender starker Verzerrung des Spek-
t rums sollte die Korrektur des Abschneide-
effekts aus den wirklich gemessenen Spektra 
die besten Ergebnisse liefern. Dabei wurde 
wieder auf zweierlei Ar t vorgegangen, einmal 
wurden die experimentellen Integralspektren 
(für verschiedene Hochspannungen) extrapo-
liert (Abb. 3 zeigt ein typisches Beispiel), 
andererseits wurde aus der Abschneideenergie 
und dem experimentellen Differentialspektrum 
eine empirische Korrektur ermittelt. Meistens 
wurde bei der letzten Methode einfach die 
theoretische Korrek tur mi t dem Verhältnis 
der wirklichen Impulse bei der Energie Null 
zu theoretisch zu erwartenden Impulsen multi-
pliziert. Auf diese Weise lassen sich wie bei 
der Korrektur aus dem theoretischen Spektrum 
wieder sowohl ein korrigiertes Plateau angeben 
als auch eine Extrapolat ion auf die Abschneide-
energie 0 durchführen. Vergleicht man die 
verschiedenen Korrekturmethoden, so ergibt 
sich, dass bei kleinen Abschneideenergien alle 
Methoden innerhalb der Messgenauigkeit 
von 0,2 Prozent gleiche Ergebnisse liefern, mit 
Ausnahme der aus dem theoretischen Spektrum 
korrigierten Plateaus, die kleine Abweichungen 
zeigen. Daher wurden im Folgenden meist 
(wenn möglich) die einfachsten Methoden, 
Vernachlässigung oder Extrapolation auf Ea = 
0 aus dem theoretischen Spektrum, benutzt . 
Bei grösseren (schlechteren) Abschneideenergien 
geben die verschiedenen Methoden erheblich 
verschiedene Resultate. Es dürfte dann die 
Extrapolat ion auf die Abschenideenergie Null 
ermit tel t aus dem gemessenen Spektrum die 
besten Ergebnisse liefern. Auf keinen Fall 
ist hier die hohe Präzision zu erreichen wie 
bei kleinen Abschneideenergien ( < 1 0 0 eV) . 
5. M E S S U N G D E S G E S A M T E N D - U N D 
G E S A M T W A N D E F F E K T S 
An allen Grenzen des effektiven Volumens 
des Gaszählrohrs treten Zonen anomalen Ver-
haltens auf (s. I I ) , die Verzerrungen des 
Spektrums und Fehler in der Zählra tc verur-
sachen können. Diese Randeffekte können 
eingeteilt werden in die von der Zählrohr länge 
unabhängigen Endeffekte und die zur Länge 
des effektiven Zählvolumens proportionalen 
Wandeffekte. Diese Einteilung ist zweckmässig 
und gebräuchlich, jedoch werden dabei typische 
Wanderscheinungen wie z.B. Adsorption im 
ineffektiven Endvolumen zu den Endeffekten 
gezählt. Für die Bestimmung der spezifischen 
Zählrate (pro cm3) des Füllgases ist es bei 
einem Gaszählrohr eigentlich nur wichtig, die 
Gesamtendeffektkorrektur VE und die Gesamt-
wandeffektkorrektur Vw zu kennen. Diese sind 
verhältnismässig einfach zu ermitteln und 
ergeben, an dem Zählvolumen V korrigiert, 
das in die Endformel (1) eingehende effektive 
Volumen : 
Vett =V+VE+ VTr . (5) 
Als Zählvolumen V wird hier das unkorrigierte 
Zählrohrvolumen zwischen den Enden der 
Schutz- oder Feldrohre bezeichnet. Dieses 
Volumen wird durch eine 0,01 % genaue 
Längenbest immung und eine 0,01 % genaue 
Volumenbest immung (durch Auswägen mi t 
Wasser) auf besser als 0,03 % genau bestimmt. * 
Vernachlässigt m a n Sorptionserscheinungen 
(s.w.u.) in den ineffektiven Endvolumina— 
was meistens bei guter Wah l des Materials 
und der Konstruktion möglich ist—solassen 
sich die Gesamtend- und die Gesamtwand-
effektkorrektur durch gleichzeitige Messung mit 
mehreren Zählrohren verschiedener Länge und 
verschiedenen Durchmessers ermitteln. Es 
können dabei drei verschiedene Verfahren 
Anwendung finden, und zwar das Differenzver-
fahren, das Extrapolationsverfahren und K o m -
binationen von beiden (z.B. Extrapolat ion von 
Differenzergebnissen). Beim Differenzverfahren 
wird durch Subtraktion der Zählra ten ver-
schieden langer Zählrohre mit gleicher End-
konstruktion, bei der die Endstörungen 
* Wir danken der metrologischen Gruppe des 
ZBKM unter Leitung von Herrn Moret für die 
Durchführung eines Teils dieser Messungen. 
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herausfallen, die Zählrate in einem effektiv 
endenfreien mittleren Teil des grösseren Zähl­
rohres bestimmt. Aus zwei solcher Messerien 
bei denen auch der Durchmesser der Zählrohre 
variert wird, lässt sich dann die Gesamt­
wandeffektkorrektur ermitteln. Beim Extra­
polationsverfahren wird aus Messungen mit 
Zählrohren verschiedener Länge auf die Zähl­
rate eines unendlich langen (und damit praktisch 
endenfreien) Zählrohres extrapoliert, ebenso 
aus Serien von Messungen mit Zählrohren 
verschiedenen Durchmessers (nach Korrektur 
auf Endeffekte) auf die Zählrate eines unend­
lich dicken (praktisch wandlosen) Zählers 
extrapoliert. Wenn weder End­ noch Wandef­
fekte vernachlässigt werden können, sind für 
eine Bestimmung beider Effekte mindestens 
vier Zählrohre notwendig, beim Extrapo­
lationsverfahren sogar mehr. Man kann jeweils 
abschätzen, welches Verfahren bei vergleich­
barer Anzahl von Messungen genauere Resultati: 
liefert. Wir haben meist—entsprechend dieser 
Abschätzung—für die Endeffekte das Diffe­
renzverfahren mit jeweils zwei Zählrohren und 
für die Wandeffekte das Extrapolationsverfahrei; 
mit vier verschieden dicken Zählrohren ver 
wendet, und nur selten die Ergebnisse durcl 
andere Verfahren kontrolliert. 
Die Ergebnisse dieser Messungen zur Gesamt 
wand­ und Gesamtendeffekfkorrektur sind naci 
allen Methoden so gut übereinstimmend, das 
die Präzision von 0,1 % in Vca gewährleiste 
ist. Und zwar ergibt sich zunächst, das 
Schutzrohr­ und Feldrohrschaltung innerhall 
0,3 % die gleichen Ergebnisse für die korrigierte] 
Zählraten ergeben. Damit ist erwiesen, das 
ABB. 4. Beispiele zur experimentellen Bestim­
mung des Wandeffekts für 525 Torr Zählgas 
(Methan mit 2% H2). 
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keine unbekannten Endeffekte bei den beiden 
Methoden auftreten können, vor allem keine 
Fehler durch falsche Einstellung der Feldrohr-
spannungen. Die grössere (etwa doppelte) 
Schwankung der Ergebnisse für verschiedene 
Messungen bei der Schutzrohrschaltung zeigt 
wieder die Überlegenheit der Feldrohranord-
nung. Weiter ergibt sich bei der Feldrohr-
schaltung ein positiver, dem Zählrohrquerschnitt 
proportionaler Gesamtendeffekt, der durch 
Addition einer 2,90 ± 0,10 mm dicken Rand-
schicht zum Zählvolumen unabhängig vom 
Zählrohrdurchmesser korrigiert werden muss. 
Die Genauigkeit dieser Angabe für das effektive 
Zählvolumen ist noch bei unseren kleinsten 
Zählrohren besser als 0,1 %. Dass dieser 
Endeffekt durch Überlagerung zweier ent-
gegengesetzter Wand- oder Endeffekte zustande 
kommt ist ausgeschlossen, da der Wandeffekt 
bei den Differenzergebnissen und bei einfachen 
Zählrohren gleich gross ist. Daher kann dieser 
Gesamtendeffekt bei der Feldrohrschaltung 
eindeutig als Einstrahlungseffekt (vermindert 
um Entkommeffekte) identifiziert werden (s. 
Kap. 6). Der Gesamtendeffekt bei Schutz-
rohrschaltung kann dann aus dem Unterschied 
der Zählraten bei Feldrohr- und Schutz-
rohrschaltung angegeben werden, da etwa 
angenommen werden kann, dass der Ein-
strahlungseffekt der gleiche ist. [Dies ist etwa 
richtig bei Einstrahlung von Bremsstrahlung, 
aber nur bis auf einen Faktor 1,5 richtig bei 
Einstrahlung von Elektronen (s.w.u.)]. Es 
ergibtsich—nach Subtraktion der Einstrahlungs-
korrektur—für die ineffektiven Endvolumina 
2VEQ 177, 83, 26,5 und 9,3 ccm bei den Rohren 
mit 8, 6, 4 und 2,5 cm Durchmesser, das 
heisst 9,5% bis 3,8% des Zählrohrvolumens V. 
Diese Werte sind mindestens 5 % genau, so 
dass der in Veit resultierende Fehler selbst bei 
Schutzrohrschaltung kleiner als 0,4 % bleibt. 
Um den Gesamtwandeffekt bei unseren 
innen elektropolierten Zählrohren finden zu 
können ist eine sehr grosse Präzision notwendig 
(z.B. von 0,1 % bei einem Differenzverfahren 
für eine 20 % genaue Bestimmung eines Wand-
effekts von 1 %). Daher ist es uns nur gelungen, 
mit einem Extrapolationsverfahren (mit vier 
verschiedenen Zählrohrdurchmessern) und ein-
deutig nur mit der Feldrohranordnung 
den Gesamtwandeffekt zu (0,2-0,3/^.) % zu 
bestimmen (rk = Kathodcndiamcter in cm). 
Die Abi). 4 zeigt einige Ergebnisse. Selbst für 
unsere dünnsten Zählrohre mit einem Radius 
von 12,5 mm ist die gesamte Wandeffektkorrek-
tur danach nur 0,3 ± 0 , 1 % , bei dickeren 
Rohren entsprechend kleiner. Alle diese Ergeb-
nisse gelten natürlich nur für unsere Anordnung 
und Methode, d.h. insbesondere nur für sehr 
kleine Abschneideenergien (bis zu wenigen cV). 
6. EINZELENDEFFEKTE UND DEREN 
BESTIMMUNG 
Obwohl die erreichte Genauigkeit von 0,1 % 
bei der gesamten Wrandeffektkorrektur und 
von 0,1 % bei der Gesamtendeffektkorrektur 
in Feldrohrschaltung (0,4 % in Schutzrohr-
schaltung) recht befriedigend ist, so ist die 
Untersuchung der Einzeleffekte doch sehr 
nützlich. Sie liefert nicht nur eine Kontrolle 
der bereits diskutierten Resultate, sondern 
gestattet auch viele Hinweise auf die auf-
tretenden Fehler (z.B. die Zeitabhängigkeit 
von Absorptionseffekten usw.). Hier sollen 
aber nur die wichtigsten Ergebnisse unserer 
zahlreichen Untersuchungen zu den Einzelrand-
effekten mitgeteilt werden. 
Die individuellen Endeffekte'17~28> und ihre 
Abhängigkeiten sind (s.a. II) : Feldverzerrung 
an den Endwänden (konstruktionsabhängig), 
Feldverzerrung an den Schutzrohren (nur 
konstruktionsabhängig), Entkommen aus dem 
effektiven Volumen (druckabhängig und ab-
hängig von der Energie der Strahlung), 
Einstrahlung in das effektive Volumen (ab-
hängig vom Druck und der Energie), 
Feldverzerrungen im effektiven Volumen (kon-
struktions- und hochspannungsabhängig) und 
Sorptionserscheinungen in den ineffektiven 
Volumina (vom Material, T/H-Verhältnis und 
Wasserstoffdruck, sowie von der Konstruktion 
abhängig). 
Die Feldverzerrung durch die Endwände 
ist im elektrolytischen Trog (s. typische Beispiele 
in Abb. 5) mit Schutzrohren verschiedener 
Länge und verschiedener Dicke und verschie-
denen Endisolatoren untersucht worden. Danach 
ist bei der Konstruktion unserer Zählrohre 
immer darauf geachtet worden, dass Feld-
störungen durch die Endwände nicht auftraten 
(z.B. durch die allgemeine W^ahl der Schutz-
rohrlänge zu 3/2 des Zählrohrradius). 
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ABB. 5. Feldlinien und Potentialverlauf bei verschiedenen Konstruktionen 
der Zählrohrenden (gemessen im elektrolytischen Trog). {VJ¡Q ineffektives 
Endvolumen, s.a. II.) 
Der Teil des effektiven Volumens, in d e m 
das Feld gestört ist, sollte wegen der d a d u r c h 
verursachten schlechteren Plateaus u n d grös­
seren Fehler in den Kor rek tu ren durch Feld­
rohrschal tung ganz vermieden werden. M a n 
kann das Störvolumen VEF e twa aus der U n ­
symmetrie von (Argon­) Linien bei Schutz­
rohrschal tung abschätzen*291 ( IL Abb . 4). 
W ä h r e n d die Linien bei Feldrohrschal tung 
völlig symmetrisch sind, entsteht bei Schutz­
rohren ein niedrigenergetischer Schwanz, dessen 
F läche i m Vergleich zur Gesamtfläche e twa 
d e m Verhäl tn is des Volumens VEE z u m effek­
tiven Vo lumen entspricht. Wi r erhal ten für 
das Störvolumen bis zu 50 % des effektiven 
Volumens . 
Die insensitiven Endvolumina sind durch 
Feldrohr­Schutzrohr­Vergleich (s. oben) u n d 
mi t Differenzmessungen bes t immt u n d du rch 
Trogmessungen (Abb. 5), Messungen mi t zur 
Zählerachse gerichteter Einst rahlung von aussen 
u n d Best immung der Zählrohr länge, bei der 
sich, die beiden Endvolumina über lappen , m i t 
verschiedener Genauigkeit bestätigt worden . 
Eine Berechnung der insensitiven Endvolu­
mina ( 2 6 ) ist uns aber bisher nicht gelungen. 
Die Eins t rah lung u n d das E n t k o m m e n a ι 
den E n d e n des sensitiven Volumens könne ι 
mi t Fe ldrohrmessungen (und mi t Druckvari ; ­
tion) bes t immt werden . W i r h a b e n a u c h eil e 
einfache al lgemeine Theor i e abgeleitet , d e 
aus Messungen mi t verschiedener Energie un 1 
geometrisch verschiedenen Endkons t rukt ione ι 
bestätigt w u r d e u n d später ber ichte t werde ι 
soll. Bei T r i t i u m u n d unseren Standarci­
bed ingungen (525 T o r r M e t h a n ) ist die 
max ima le Reichwei te de r Zerfallselektroncn 
0,6­0,7 mg/cm 2 oder e twa 12 m m . ( 3 0 _ 3 6 ) N immt 
m a n die mit t lere Reichwei te mi t e twa 4 mm 
an und berücksichtigt , dass aus einer Rancl­
schicht von der Dicke der Reichwei te der 
S t rah lung 1/4 aller Te i lchen in eine Rich tung 
en tkommen können (s.w.u.), so erhäl t m a n 1 m m 
für die Dicke des z u m effektiven Endvolumen 
zu add ie renden Eins t rahlungsvolumens VER. 
Die experimentel l bes t immte Schichtdicke war 
aber 2,9 m m . Der Unterschied ist leicht mit 
Eins t rah lung von Bremsst rahlung zu erklären, 
da deren Reichwei te (Halbwertsdicke) noch bei 
1 k e V e t w a 10 m m beträgt.<5>37>38) E ine quant i ­
tat ive Theor i e hierzu ist sehr schwierig, so 
dass hier das experimentel le Resul ta t nur 
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plausibel und nicht exakt bestätigt werden 
kann. Die Bestimmung des Einstrahlungs­
effektes allein ist nicht einfach, jedoch ist dies 
in unserem Fall nicht nötig, da der Entkomm­
effekt bei den hier verwendeten kleinen Ab­
schneideenergien (bis zuwe nigen eV) sicher 
vernachlässigbar ist. 
Von den Endeffekten bleiben noch die 
Sorptionserscheinungen (Ab­, Ad­ und Chemie­
sorption) in den ineffektiven Endvolumina zu 
bestimmen. Dies ist ein mühsames Problem, 
das durch Messungen mit veschiedenen Ver­
hältnissen des insensitiven Endvolumens zum 
effektiven Volumen untersucht werden kann. 
Wir haben einige Messungen mit verschieden 
langen Schutzrohren durchgeführt, die zu­
sammen mit der Abschätzung der Sorptions­
erscheinungen beim Wandeffekt (s.w.u.) zu 
dem Schluss führen, dass hier Sorptionseffekte 
in den ineffektiven Endvolumina vernachläs­
sigbar sind. Genauere Experimente hierzu 
sind geplant. 
7. DIE E I N Z E L W A N D E F F E K T E U N D 
D E R E N B E S T I M M U N G 
Setzt man voraus, dass Rekombinat ions­
effekte und Photoneneffekte an der W a n d 
nicht auftreten, was im allgemeinen möglich 
ist, so bleibt nur ein Wandeffekt, nämlich ein 
durch Sorptionseffekte vergrösserter und durch 
Rückstreuung und Sekundäreffekte vermin­
derter Entkommeffekt übr ig . ( 3 9 _ 4 0 ) Dieser ist 
dann nur durch das Wandmater ia l , die Reich­
weite der Strahlung im Gas, dessen Zu­
sammensetzung und die Abschneideenergie 
bestimmt. 
Quant i ta t iv ist der Zählverlust durch Ent­
kommen in die W a n d in erster Näherung nur 
von der Wegstrecke abhängig, auf der die 
Zerfallselektronen die Abschneideenergie dis­
sipieren (d in Abb. 4 oben). Denn nur 
aus einer Wandschicht der Dicke d können 
Elektronen in die Wand laufen, ohne vorher 
die zum Nachweis erforderliche Energie Ea 
freigesetzt zu haben. Der Bruchteil der Wand­
schicht der Dicke d, der für die Zählung 
dabei ausfällt, ist nach Abb . 4 bestimmt 
durch den Raumwinkel Õ, den die Strecke d 
im Mittel von jedem Punkt der Wandschicht 
bis zur W a n d beschreibt. Die Berechnung 
dieses mittleren Raumwinkels Õ führt zu 
einem nur numerisch auswertbaren Integral. 
Die Berechnung wird aber einfach für kugel­
förmige oder ebene Zählrohrwand. Da beide 
diese Ergebnisse, zwischen denen das gesuchte 
für das zylindrische Zählrohr liegen muss, 
sich nur um wenige % unterscheiden, (für 
die üblichen Grössenordnungen der geometri­
schen Parameter) , kann in erster Näherung 
eine ebene Zählrohrwand angenommen werden. 
Es ergibt sich dann 




dr (1 - τ/d) (6) 
0/4π = 1/4 ist damit der Bruchteil der Wand­
schicht, der für die Zählung ausfällt. Da bei 
unseren Messungen noch einzelne Elektronen 
nachgewiesen werden, ist ein Wert für d sehr 
schwer zu schätzen. Nimmt man den grössen-
ordnungsmässig plausiblen AVert von 0,04 m m 
an, so ergibt sich, dass der Wandeffekt bei uns 
für die kleinsten Zählrohre (rK = 1 cm) von 
der Grössenordnung 
(0,04/4) . 277ί-1/τπ-21 = 0 , 0 2 / r = 0,002 = 0 ,2 % 
(7) 
ist (ohne Sorption und Rückstreuung). Dies 
ist auch die experimentell gefundene Grö-
ssenordnung. Bei den kleinen hier vorliegenden 
Energien und Effekten dürfte es sehr schwierig 
sein, den Wandeffekt auch aus Messungen 
mit verschiedenen Gasdrucken zu ermitteln, 
wie wir das mit Erfolg bei grösseren Energien 
(C14 u.a.) durchgeführt haben. 
Der Wandeffekt kann durch Sorptionsers-
cheinungen sehr stark erhöht werden. Daher 
müssen die Ab-, Ad- und Chemiesorptions-
effekte sorgfältig untersucht und bei den 
Messungen möglichst konstante Verhältnisse 
für deren Einstellung eingehalten werden, wenn 
hohe Präzision angestrebt wird. Die Absorp-
tion beruht auf Diffusion in die W a n d . ' 4 9 - 5 8 ' 
Durch Adsorpt ion ' 5 9 _ 6 2 ) wird ein Teil des 
Gases momentan an den Zählrohrwänden 
gebunden. Die Chemiesorption'6 3 '6 4 ) beruht 
auf einer starken Bindung von Zählgas an der 
Wandoberfläche, die als Memoryeffekt auch 
nach mehrfachen Entleerungen und Neufül-
lungen des Zählrohrs noch zu messen, und 
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ABB. 6. Ein Beispiel für die Messung der Rückdiffusion des in der Zählrohrwand 
absorbierten aktiven Gases in das Zählgas (hier C1402 in Methan). (te Zeit für 
Diffusion, t Zeit für Rückdiffusion.) 
daher verhältnismässig einfach zu finden und 
durch Wahl geeigneten Materials zu ver­
meiden ist. Wichtig ist es zu vermeiden, dass 
Wasser in das Zählrohr gelangt, da dann die 
Sorptionserscheinungen um mehrere Grössen­
ordnungen stärker werden können.(65^67) Für 
den Zählverlust durch Absorption haben wir 
aus der Diffusionstheorie die folgende Formel 
abgeleitet, die auch—ebenso wie die für die 
Diffusion in die Wand und nachfolgende 
Rückdiffusion in das Zählgas—experimentell 
verifiziert wurde (Beispiel s. Abb. 6) : 
Δ N/N = kjVT, (8) 
worin te die Zeit (in Stunden), in der Diffusion 
stattfand, bedeutet. Die Konstante der Formel 
ist stark von vielen Messbedingungen abhängig 
und hier zwischen 10 ­ 3 und 10_G gemessen 
worden. Die Messungen erfolgten mit stabilen 
Zählrohren durch Beobachtung des Abfalls 
der Zählrate mit der Zeit bei verschiedenen 
T­Anteilen im Gas und wurden aus Messungen 
der Rückdiffusion aus der W7and in ein inaktives 
Zählgas bestätigt. Die Formel (8) ermöglicht 
es, zeitliche Bedingungen für die Messungen 
zu finden, bei denen die Absorption v r­
nachlässigbar ist. Dies wurde bei unseren 
Messungen immer beachtet. Schwieriger als 
die Absorptionsbestimmung ist die Ermittlung 
der sich momentan einstellenden Adsorptie n, 
Messungen mit Zählrohren, bei denen durch 
viele dünne Drähte das Wandvolumen vom 
Hauptzählvolumen abgetrennt war und als 
selbständiges Zählrohr betätigt wurde, lassen 
wegen der schwierigen Abschätzung der effek­
tiven Volumina nur die Aussage zu, dass bei 
unseren Messungen weniger als etwa 5 °; 
Adsorption vorlag. Immerhin ist damit sicher­
gestellt, dass das Tritium im Zählvolumen 
ziemlich gleichmässig verteilt ist. Aus Messun­
gen mit verschiedenem Wasserstoffgehalt und 
verschiedenem T\H­ Verhältnis im Zählgas 
wurde die Adsorption genauer abgeschätzt 
Wir erhielten für nicht innen elektroplattiertc 
Stahlrohre 0,1 bis 1 % Zählverlust durch 
Adsorption, wenn die Abschneideenergie etwa 
200 eV beträgt. Man kann daraus schliessen, 
dass bei unseren genauesten Messungen mit 
innen elektroplattierten Zählrohren und mit 
Abschneideenergien bis zu etwa 10 eV 
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Adsorpt ionsver lus te vernachläss igbar sind. Da 
d ie Präzision unsrer ä l teren Messungen zur 
Adsorpt ion n icht befriedigend war , sind neue 
Messungen dazu im Gange . 
Die Wandeffekte sind ausser du rch Sorptions­
ersche inungen a u c h d u r c h Rücks t reuung u n d 
Sekundäreffekte überdeckt , die ihre Berechnung 
sehr erschweren. W i r h a b e n nu r du rch U n t e r ­
s u c h u n g des geringenergetischen Teils der 
Spektren bei verschiedenem W r andmater ia l 
festgestellt, dass Sekundäreffekte nicht stören. 
8. Z U S A M M E N F A S S U N G , N A C H ­
M E S S U N G D E S N B S ­ S T A N D A R D S 
In der vor l iegenden Arbei t ist gezeigt worden , 
dass eine absolute Tr i t iumstandard i sa t ion mi t 
einer Präzision von wenigen Zehnte ln Prozent 
durchgeführ t werden kann . Ein Mass für die 
erreichte Genauigkei t ist die experimentel le 
Schwankung der gesamten Messung, für die 
wi r in mehre ren Meßser ien von 5­10 Messungen 
0,15, 0,20 u n d 0 , 2 0 % erhiel ten. D a m i t k a n n 
d ie statistische S u m m e aller un te rsuch ten 
Einzelfehler vergl ichen werden , für die m a n 
hier (allein für die Zäh lung) e twa ± 0 , 3 % 
(aus ± 0 , 2 % bei der "Abschne idekor rek tu r" , 
± 0 , 0 3 % bei der Bes t immung des Zählvolumens 
V, ± 0,1 % bei der Gesamtendkor rek tu r (Feld­
rohrscha l tung) , ± 0 , 1 % bei de r Gesamtwand­
effektkorrektur u n d ± 0 , 2 % aus Nulleffekt, 
Zählver lus t u n d Statistik) e rhä l t . Da hierzu 
noch die Fehler aus de r Zählgasherstel lung 
add i e r t werden müssen, ist die gemessene 
mit t lere S c h w a n k u n g erhebl ich ger inger als 
die aus den Einzelfehlern abgeschätzte , woraus 
zumindes tens mi t einiger Sicherheit geschlossen 
we rden kann , dass keine grösseren systemati­
schen Fehler bei den Kor rek tu ren vergessen 
w u r d e n . 
Wir h a b e n zur Kont ro l le unserer M e t h o d e 
den N B S ­ T r i t i u m ­ S t a n d a r d in 12 Messungen 
nachgemessen, u n d erhal ten eine 1,7% niedr i ­
gere Aktivi tä t als vom NBS angegeben, mi t 
einer exper imentel len mi t t le ren Schwankung 
de r Einzelmessung von 0,3 % u n d der statis­
tischen S u m m e der mögl ichen Einzelfehler 
von 0 , 5 % . Zur U m r e c h n u n g auf das vom 
NBS angegebene D a t u m (1954) ist für die 
Halbwer tsze i t 12,26 y a n g e n o m m e n worden ' 6 8 1 , 
obwohl nuere Messungen höhere W e r t e wahr ­
scheinlich erscheinen lassen. ' 3 ' 6 9 ' 7 0 1 Diese 
w ü r d e n zu e inem noch grösseren Unterschied 
zwischen d e m NBS­Wer t und unserem Resul ta t 
führen. Anderersei ts ist die NBS­Aktivi tä t 
aus einer mikrokalor imetr ischen Messung mi t 
einer mit t leren Tri t iumzerfal lsenergie abge­
leitet, die nach neueren Messungen fast 1 % zu 
klein is t ' 6 9 ' . Bei V e r w e n d u n g des höheren 
Wertes w ü r d e die Ü b e r e i n s t i m m u n g unseres 
Resultats mi t d e m des NBS entsprechend fast 
1 % besser sein. Es ist vorläufig schwierig 
zu entscheiden, welche Wer te der Ha lbwer t s ­
zeit und mit t leren Zerfallsenergie zu verwenden 
sind, in j e d e m Fall ist die Ü b e r e i n s t i m m u n g 
zwischen den NBS­Angaben und unserem 
Resul ta t gut . Die Abwe ichung liegt inne rha lb 
der angege benen Fehlergrenzen (NBS 1,5%, 
hier 0 , 5 % ) . Wrir sind j e tz t d a m i t beschäftigt, 
e inen Tr i t i um­s t anda rd mi t einer absoluten 
Genauigkei t von weniger als 0 , 4 % herzustel len. 
Anerkennungen—Die hier berichteten Messungen sind 
in den Jahren 1956 bis 1959 im Isotopenlabor 
Göttingen der Kernreaktor Bau­ und Betriebs­
GmbH, Karlsruhe, und vor allem von 1959 bis 1962 
im BCMN der Euratom in Geel/Belgicn durchgeführt 
worden. Wir danken den Direktoren dieser In­
stitute, Herrn Dr. HOGREBE und Herrn Dr. SPAEPEN 
für die stetige freundliche Unterstützung der 
Arbeiten und Diskussionen. 
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